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La presente invention concerne un precede et un 
appareillage pour modifier la probabilite de desexcitation 
des nucleides isomeres. 

La probabilite de desexcitation d' un corps radioactif 
5 est reliee a la demi-vie, c' est a dire le temps necessaire 
a la desexcitation de la rnoitie des noyaux radioactif s . 
Cette probabilite est donnee la formule : 

P = LN (2) A 

P, probabilite de desexcitation par minutes ; 
10 LN, logarithme naturel ; 

X r demi-vie en minutes. 
Par exemple, la demi-vie de 1' indium 115 m normal est 
de 268 minutes. La probabilite de desexcitation d f un noyau 
par minutes est done de 0,00258 ce qui represente une 
15 chance sur 387 par minute. Par indium 115 m normal, on- 

r * 

designe 1' isomere excite classiquement et non comme stipule 
dans cette invention. 

II existe de nombreux nucleides qui possedent un etat 
metastable (isomeres) dont la demi-vie va, selon les 

20 isomeres, de une seconde ou moins a 50 ans ou plus. Une 

liste des principaux isomeres est donnee dans le tableau 1. 
Dans cette table sont listes le symbole, l'abondance <de 
1' isotope, la demi-vie des noyaux et 1'energie de la 
radiation gamma emise lors de la desexcitation. L' indium 

25 115 par exemple possede un etat metastable de 268 minutes 
(4,48 heures) de demi-vie comme le montre la figure 1. II 
retourne a son etat fondamental stable par transition 
isomerique en emettant un rayonnement gamma de 33 6,2 keV. 
La transition isomerique, comme la conversion interne, ne 

30 donne pas lieu a un changement de numero atomique . Dans son 
etat normal, un isomere retourne a son etat fondamental 
avec la demi-vie mentionnee dans le tableau 1. Certains 
noyaux isomeres, comme Hafnium 178 ou Hafnium 179, erne t tent 
plusieurs gamma lors de leur retour a 1'etat fondamental. 

35 II est connu des homines de 1' art que la desexcitation 
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de l'isomere peut etre acceleree par irradiation X ou 
gamma. Dans cette invention la demi-vie de l'isomere se 
modifie avec le temps sans 1' intervention d'une 
irradiation, parfois appelee stimulation X ou gamma. De 
■ surcroit, la demi-vie obtenue dans le cadre de l' invention, 
varie dans le temps en etant plus courte au debut de la vie 
de l^isomere, et plus longue par la suite comme le montre 
la figure 5 dans le cas de 1' indium 115 m . 

Les corps radioactifs ont une demi-vie rigoureusement 
constante dans les limites des fluctuations statistiques . 
Hors le cas des isomeres irradies selon les methodes 
decrites dans la presente invention ou la stimulation, il 
est impossible de faire varier la demi-vie d'un isomere 
radioactif . Cette invention resout done un probleme 
technique en fournissant un corps radioactif avec une demi- 
vie variable sans stimulation et adaptable pour une 
application donnee . 

* 

La probability de disintegration ou de desexcitation 
d'un corps radioactif n' est pas modifiee par un changement 
de son etat physique ou chimique. En consequence, les 
echantillons excites avec les techniques decrites dans ' 
cette invention peuvent etre transformer par fusion, 
vaporisation, dissolution ou combinaison chimique apres 
irradiation sans modification de leurs proprietes 
nucleaires . 

Plusieurs isotopes peuvent exister naturellement ou 
etre incorpores artif iciellement dans les echantillons. Ces 
echantillons peuvent alors etre des alliages ou des 
melanges de plusieurs isotopes ayant in etat metastable 
Dans ce cas, la demi-vie de chaque isotope excite selon 
1' invention peut etre mesuree simultanement avec un 
spectrographe gamma connu de 1'homme de 1'art. 

Differentes applications industrielles ou medicales 
sent possibles. Une reaction chimique par exemple peut 
demander une dose forte de rayonnement au debut qui est 
suivie par une dose plus faible et durant longtemps . II en 
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est de meme pour un traitement medical qui demande une 
evolution des doses dans le temps. 1/ utilisation de 
plusieurs isotopes dans le meme echantillon est utilisee 
pour avoir simultanement des gamma de dif f erentes energies 
lors de la desexcitation naturelle des isotopes. 

L' invention, dont la mise en ceuvre sera detaillee 
dans la suite, n' est pas expliquee par les theories 
nucleaires admises presentement. En consequence, elle ne 
decoule pas d' une technique connue de 1 ' horame de 1' art . 

Le procede selon 1' invention consiste a irradier, a 
1' aide de rayons gamma, un echantillon d' un element ou 
plusieurs elements possedant un etat metastable d'une duree 
de demi-vie allant de moins d'une seconde a plusieurs 
annees . La source d' irradiation peut etre soit un isotope 
radioactif, soit un accelerateur lineaire de particules, 
telles que des electrons, des particules alpha ou des. 
protons, qui par effet de Bremstrahlung produisent des 
rayons gamma. 

Dans le cas de la source radioactive, les rayons 
gamma doivent etre emis en cascade par le meme noyau., Par 
exemple, une emission en cascade est fournie par le cobalt 
60, comme le montre la figure 2. Les rayons gamma emis 
doivent avoir une energie suffisante pour effectuer une 
transition isomerique inverse, c' est a dire faire passer le 
noyau de son etat fondamental a I'etat metastable. Dans le 

* 

cas de 1' indium 115, par exemple, 1' energie necessaire est 
de 108 0 keV, condition qui est remplie par les deux rayons 
gamma du cobalt 60. On voit sur la figure 2 que l r un des 
gamma a une energie de 1173 keV avec 99,90% chance de se 
produire, et 1' autre 1332 keV avec 99,98% chance de se 
produire. Une cascade se produit done, car les deux gamma 
sont emis a 0,713 picoseconde (10~ 12 s) d' intervalle en 
moyenne . 

Dans le cas d/ une irradiation par les rayons gamma de 
Bremstrahlung d' un accelerateur lineaire de particules, par 
exemple d' electrons, 1' energie des gamma doit a nouveau 
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etre superieure an seuil d r excitation de I'' element choisi. 

Par exemple, un accelerateur lineaire compact peut 
emettre un rayonnement gamma tres focalise avec un spectre 
energie gamma de 0 a 6 MeV. Ce spectre est reproduit sur 
5 la figure 3. 1/ energie de tous les electrons avant de 
rencontrer la cible de tungstene est de 6 MeV. En 
consequence, chaque electron emet en moyenne quatre gamma 
de 1,5 MeV (1500 keV) corame le montre la figure 3 dans une 
tres rapide succession assimilable a une cascade. La 

10 cascade de gamma obtenue avec 1' accelerateur lineaire 

compact est, comme le montre Inexperience, plus efficace 
pour modifier la demi-vie que la source de cobalt 60. 

Selon un mode particulier de l r invention, les 
echantillons a irradier sont places sur un plateau (3) qui 

15 presente les echantillons (5) en succession devant un 
piston (7) qui les introduit en face d'une source 
radioactive (1) par 1' orifice (4) comme le montre la 
figure 4. La source est placee dans un epais blindage de 
plomb et d'acier (2). Un axe (6) connecte le plateau a un 

20 raoteur (10) commande par une minuterie (11) . Le temps 

d' irradiation est regie pour chaque echantillon a l'aide 
d'une minuterie (9) qui actionne une vanne pneumatique (8) 
pour obtenir la reponse optimale deactivation. 

Dans le cas, par exemple, de 1' indium 115, une 

25 irradiation de 20 heures avec une source de 111000 GBq 

(3000 Ci) de cobalt 60 produit 1'isomere d r indium avec une 
demi-vie initiale de 242 minutes au lieu de 268 qui est la 
demi-vie de 1 ' i some re normal, soit une diminution de 10%. 
Cette diminution peut etre modifiee en variant le temps 

30 d' irradiation. Contrairement a l'isomere normal, a partir 
de 1500 minutes de temps ecoule, la demi-vie depasse la 
demi-vie normale soit 2 68 minutes pour atteindre 360 
minutes apres 3000 minutes ecoulees. L f echantillon reste 
done legerement radioactif tres longtemps. La figure 5 

35 montre schematiquement 1 r evolution de la demi-vie pour un 
echantillon d' indium irradie (In 115 m ) dans les conditions 
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precedentes . 

Selon un autre mode de realisation de 1' invention, 
schematise sur la figure 6, les echantillons (14) sont 
places sur un plateau tournant (13) . Ce plateau est 
5 supporte par un axe (15) et connecte a un moteur (16) , lui- 
meme commande par une minuterie (17), Les echantillons sont 
presentes en sequence devant le faisceau de rayons X d'un 
accelerateur lineaire compact (12) par exemple. Un 
« fantome » (18) rempli d'eau arrete les rayons gamma non 

10 absorbes. En general les accelerateurs ne peuvent pas 

fonctionner en permanence. Un certain nombre d' unites de 
temps d' irradiation, par exemple de 5 minutes, est applique 
a chaque echantillon selon la demi-vie initiale desiree a 
l'aide d'une minuterie (19), 

15 1/ accelerateur emet un rayonnement focalise, 

contrairement a la source de cobalt 60. De plus, dans 

I 7 exemple precedent, jusqu'a quatre gamma avec une energie 

* 

suffisante pour activer des noyaux comme les noyaux 

d' indium 115 sont produit en cascade, Ce rayonnement est 

2 0 done plus efficace et un court temps d' irradiation est 

generalement suffisant. La figure 7 represente devolution 
schematique de la demi-vie d f un echantillon d' indium 115 
irradie a 1'aide d'un accelerateur lineaire compact pendant 
20 minutes. La demi-vie initiale est de 130 minutes 

25 comparee a 268 minutes pour In 115 m normal, soit une 
diminution de 50%. A nouveau la demi-vie normale est 
atteinte apres 1500 minutes ecoulees et croit ensuite a 400 
minutes quand le temps atteint 3000 minutes ecoulees. 

Les appareillages decrits precedemment sont des 

30 exemples de realisation. D'autres raoyens pour presenter les 
echantillons a 1' irradiation peuvent etre employes sans 
sortir du cadre de l f invention. 

Les echantillons a irradier sont des solides en 
f euille* ou en poudre, des liquides ou des gaz (cas du Xenon 

35 par exemple) qui contiennent une proportion d' un ou de 

plusieurs isotopes du tableau 1. Les echantillons peuvent 
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etre aussi des alliages, des melanges ou des composes 
chimiques incorporant une proportion d'un ou de plusieurs 
isotopes du tableau 1. Les echantillons peuvent egalement 
etre transformer physiquement ou chimiquement apres 
irradiation. Par exemple un echantillon sous forme de 
poudre ou de gaz peut etre incorpore dans des molecules 
porteuses injectables. 

Les mesures de demi-vie peuvent etre effectuees avec 
les instruments classiques de 1'homme de l'art. Les 
spectroscopes gamma utilises presentement contiennent des 
milliers de canaux pour mesurer simultanement la reponse de 
centaines d' isotopes radioactifs ou excites. 

Un instrument courant est le detecteur a cristaux de 
germanium fonctionnant a basse temperature. Afin de 
15 minimiser les effets des rayons cosmiques, du radon et des 
parasites ambiants, les echantillons sont places dans un 
containeur avec des parois de cuivre, plomb et acier. Un 
analyseur multi-canal se cale sur la ou les radiations ■ 
caracteristiques du ou des isomeres choisis. Par exemple, 
20 dans le cas de 1' indium 115™, les gamma dans la raie 336 'keV 
sont comptes. Dans le cas de Hafnium 179, de 25 jours de 
demi-vie, de nombreuses raies sont detectables dont les 
principales sont 453, 409, 362, 315, 268 et 122 keV. Ces 
raies sont emises en cascade a des picosecondes 
d'intervalle et sont facilement detectees par les 
spectrographes a cristaux de germanium. II est egalement 
possible que les progres de la technique permettront de 
mesurer la radiation de 336 keV sans un containeur special. 
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1) Precede et appareillage pour modifier la 
probability de desexcitation, done la demi-vie, des 
nucleides isomeres, caracterises par 1' irradiation d r un 
echantillon contenant un isotope ayant un etat metastable 
par une source de rayons gamma emis en cascade, soit par 
une source radioactive , soit par un generateur de rayons 
gamma provenant du Bremstrahlung de particules accelerees, 
avec une energie suffisante pour exciter ledit element a 
son etat metastable, et un temps suffisant pour obtenir la 
demi-vie initiale requise. 

2) Procede et appareillage selon la revendication 1 
caracterises par 1' utilisation d'un echantillon contenant 
une pluralite d f isotopes ayant un etat metastable d'une 
demi-vie de 1 seconde a 50 ans. 

3) Procede et appareillage selon la revendication 2 
caracterises par 1' utilisation de rayons gamma emis en 
cascade et d' energie superieure au seuil d' excitation des 
isotopes utilises ayant un etat metastable. - 

4) Procede et appareillage selon la revendication 2 
caracterises par 1' utilisation d f echantillons contenant 
plusieurs isotopes dont la reponse gamma de chacun d' eux 
est raesuree simultanement . 

5) Procede et appareillage selon la revendication 2 
caracterises par 1' utilisation d' echantillons contenant 
plusieurs isotopes dont la reponse gamma est composee d' une 
pluralite de raies mesurees simultanement. 

6) Procede et appareillage selon la revendication 2 
caracterises par 1' utilisation d' echantillons sous 

dif f erentes formes physique. 

7) Procede et appareillage selon la revendication 2 
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RE VEND I CAT ION S 

1) Precede pour modifier la probability de desexcitation, 
done la demi-vie, des nucleides isomeres, dans lequel: 

- on prepare un echantillon contenant au moins un 
nucleide isomere ayant un etat metastable par 
irradiation au moyen soit d'une source de rayons gamma 
emis en cascade, soit d'un generateur de rayons gamma 
provenant du Bremstrahlung de particules accelerees, 
avec une energie superieure au seuil d f excitation 
dudit nucleide isomere pour exciter ledit nucleide 
isomere a son etat metastable, 

caracterise: 

- en ce que la demi-vie initiale de chaque nucleide 
isomere excite de 1' echantillon prepare precederament 
est inferieure a la demi-vie theorique dudit nucleide, 
et en ce que ces demi-vies initiales varient avec le 
temps et la puissance de la source d' irradiation, 

- en ce que 1'on utilise le rayonnement gamma de demi- 
vie instantanee variable d'au moins un nucleide 
isomere excite, au cours de sa desexcitation 
naturelle, et en ce que la valeur de la demi-vie varie 
de la valeur de la demi-vie initiale a la valeur de la 
demi-vie theorique dudit nucleide, puis augmente au 
dela de cette valeur de ladite demi-vie theorique. 

2)Procede selon la revendication 1 caracterise en ce que 
l'on utilise des echantillons contenant au moins un 
nucleide isomere ayant un etat metastable, par exemple: 
Niobium (93Nb41m), Cadmium (HlCd48m), Cadmium (113Cd48m) , 
Cesium (135Ce55m), Indium (115In49m), Etain (117Sn50m), 
Etain (119Sn50m), Tellure (125Te52m), Xenon (129Xe54m) , 
Xenon (131Xe54m), Hafnium (178Hf72m) , Hafnium (179Hf72m) , 
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caracterises par l r utilisation d r echantillons sous 
dif f erentes formes chimiques . 

8) Procede et appareillage selon la revendication 2 
caracterises par 1' utilisation d'un echantillon sous la 

5 forme d'une solution . 

9) Precede et appareillage selon la revendication 2 
caracterises par 1' utilisation d' un echantillon ayant subi 
une transformation physique apres irradiation. 

10) Procede et appareillage selon la revendication 2 
10 caracterises par 1' utilisation d'un echantillon ayant subi 

une transformation chimique apres irradiation. 
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Iridium (193lr77m) , Platine (195Pt78m). 

3) Precede selon l'une des revendications 1 ou 2 caracterise 
en ce que l'on utilise des echantillons contenant plusieurs 
nucleides isomeres excites dont la reponse gamma de chacun 

5 d'eux est mesuree simultanement . 

4) Precede selon l'une quelconque des revendications 1, 2 ou 
3 caracterise en ce que l'on utilise des echantillons 
contenant au moins un nucleide i some re excite dont la 
reponse gamma est composee d'une pluralite de raies 

10 mesurees simultanement* 

5) Precede selon l'une quelconque des revendications 1, 2, 3 
ou 4 caracterise en ce que la valeur initiale mesuree de la 
demi-vie initiale d'au moins un nucleide isomere excite est 
comprise entre 10% et 100% de la valeur theorique. 

15 6)Procede selon l'une quelconque des revendications 1, 2, 
3, 4 ou 5 caracterise en ce que l'on utilise des 
echantillons sous dif f erentes formes physiques ou sous 
differentes formes chimiques. 

7) Procede selon l'une quelconque des revendications 1, 2 r 
20 3, 4, 5 ou 6 caracterises en ce que l'on utilise un 

echantillon sous la forme d'une solution. 

8) Precede selon l'une quelconque des revendications 1, 2, 
3, 4, 5, 6 ou 7 caracterise en ce que l'on utilise un 
echantillon ayant subi une transformation physique ou une 

25 transformation chimique apres irradiation. 

9) Dispositif de mise en oeuvre du procede selon l'une 
quelconque des revendications 1 a 8 caracterise en ce qu'il 
comprend : 

- un appareillage d' excitation irradiant un echantillon 
30 contenant au moins un nucleide isomere ayant un etat 

metastable au moyen soit d'une source de rayons gamma 
ernis en cascade, soit d'un generateur de rayons gamma 
provenant du Bremstrahlung de particules accelerees, 



* regue le 23/09/04 

_ 9 _ 

avec une energie superieure au seuil d ; excitation 
dudit nucleide isomere pour 1' exciter a son etat 
raetastable, 

- un appareillage controlant la duree d' irradiation de 
chaque echantillon en fonction de la demi-vie initial 
requise * 

10) Utilisation du procede selon l'une quelconque des 
revendications 1 a 8 pour fournir une faible dose de 
rayonnement pendant long temps a partir d'une forte dose 
initiale de rayonnement. 
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Nucleide 


Symboie 


Abondance % 


Demi-vie 


Gamma keV 


Niobium 


93Nb41 


100 


16.3 a 


31.8 


Cadmium 


1 1 1 Cd48 


12.8 


48.54 m 


396.2 


Cadmium 


113Cd48 


12.2 


14.1 a 


263.5 


Cesium 


135Ce 




53 m 


846/786 


Indium 


115ln49 


95.7 


4.48 h 


336.2 


i ■ ■ ■ 

Tin 


117Sn50 


7.7 


13.6 a 


314.6 


Tin 


119Sn50 


8.6 


293 j 


60.5 


Tel lure 


125Te52 


7.1 


57.4 j 


144.8 


Xenon 


129Xe54 


26.5 


8.8 j 


238. 1 


Xenon 


131Xe54 


21.2 


11.8 j 


163.9 


Hafnium 


178Hf72 


27.3 


31 a 


574/. . . 793 


Hafnium 


179Hf72 


13.6 


25 j 


453/. . . ./1 22 


Iridium 


193lr77 


62.7 


10.5 j 


80.2 


Platinum 


195Pt78 


33.8 


4j 


259.3 



m: minutes, h: heures, j: jours, a: annees. 
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